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 ナノ粒子はバルク体とは異なる機能や特性を有するため、極めて多様な研
究がなされてきた。ナノ粒子を規則的に配列させた結晶 (ナノ粒子結晶 )は、
特異な機能発現が報告されており、様々な構造や組成のナノ粒子において規
則配列を可能にする精密合成化学の発展が求められてきた。ナノ粒子の中で
も、メソポーラスシリカナノ粒子 (以下 MSNs と略 )はゲスト種の導入やそれ
自身の鋳型としての展開などが可能であることから、ナノ粒子結晶の構成要
素として注目を集めてきた。しかしながら、規則配列を可能にする単分散性
や分散安定性を有する MSNs を精密設計する手法は未開拓である。  
 本論文は分散安定性の高い MSNs の精密設計法についてまとめ、特に、
MSNs の単分散化、その単分散性を維持しつつ粒径・細孔径・構造・表面環
境を制御する手法、およびそれらを基にした一成分系ナノ粒子結晶について
述べている。加えて、無孔質シリカナノ粒子結晶空隙への金ナノ粒子導入に
よる二、三成分系ナノ粒子結晶創製を明らかにしている。  
 第一章ではナノ粒子結晶に関する従来研究についてまとめ、その作製手法
や応用展開について述べている。さらに MSNs の既往研究を総括し、従来研
究における課題と本研究の意義と目的を明らかにしている。  
 第二章は、MSNs の粒径分布を単分散化後、その平均粒径と細孔径の独立
した制御を達成した成果を述べている。まずテトラエトキシシランを用いて
粒径分布の狭い MSNs を作製し、それを成長核としてテトラプロポキシシラ
ン (TPOS と略 )で粒子成長させることで、単分散 MSNs の作製を可能として
いる。 TPOS の添加量や添加回数を制御することで平均粒径を制御可能であ
り、 TPOS と同時に界面活性剤ミセル鋳型の膨潤剤を添加することで細孔径
も制御可能であると報告している。得られた MSNs の規則配列に基づくナノ
粒子結晶形成も明らかにしている。これらの成果は、単分散 MSNs の精密設
計と制御されたナノ粒子集積が可能であることを明らかにした点でシリカ系
多孔質材料の合成上重要な知見である。  
 第三章は、MSNs の構造制御について述べている。第一節では MSNs 表面
を無孔質シリカ層で被覆することで、 MSNs の平均粒径を維持したままクロ
ー ズ ド ポ ア を 有 す る MSNs へ 転 換 で き る こ と を 示 し て い る 。 第 二 節 で は
MSNs を有機シロキサンで被覆後、加熱処理により元の粒径を反映した中空
ナノ粒子が形成することを明らかにし、その形成機構を提案している。これ
らの結果は、MSNs 作製後に構造を変化させる手法の有効性を明らかにした
もので重要な貢献となっている。  
 第四章は通常の分散媒である水やエタノール以外の種々の有機液体中での
分散安定性を有する MSNs の表面修飾について述べている。透析膜を介して
分散媒を徐々に有機液体に置換する独自の方法を考案し、有機液体に分散し
た MSNs を調製している。クロロシラン類による MSNs 表面修飾が、分散を
維持しつつ可能であることも明らかにし、MSNs の表面修飾法として高く評
価できる。表面修飾した MSNs は規則配列することも示しており、ナノ粒子
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結晶の精密設計に繋がる重要な成果である。  
 第五章は、無孔質シリカナノ粒子で構成されるナノ粒子結晶の粒子間隙で、
金ナノ粒子を規則的に析出させた成果を述べている。金ナノ粒子は面心立方
構造を有するシリカナノ粒子結晶の八面体空孔と四面体空孔に析出し、シリ
カと粒径の異なる二種類の金から構築される ABC 2 型の新規ナノ粒子結晶を
得ている。一成分系ナノ粒子結晶を基に空孔での金属析出による多成分化手
法の確立は極めて新規性が高く、ナノ粒子結晶の構造や組成の幅を大きく広
げる可能性を示した意義深い成果である。  
 第六章は、本研究で得られた成果を総括している。単分散メソポーラスシ
リカナノ粒子の構造・形態・表面を精密設計し、規則配列させる手法につい
てまとめられている。  
 以上のように、申請者は従来研究を大きく超えたレベルで単分散性・粒径・
細孔径・構造・表面環境が制御された MSNs の合成に成功している。 MS Ns
をベースに金ナノ粒子との多成分系ナノ粒子結晶構築も明らかにするなど、
今後の機能材料開発に資する非常に有益な成果を得ており、本論文は学術的
にも工学的にも価値が高い。したがって、本論文は博士（工学）の学位論文
として価値あるものと認める。  
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